卓上型イオン蓄積リング(μE-ring)を用いた電子捕獲断面積測定法の開発 by 齋場 隆二朗
修  士  学  位  論  文  
 
 
題  名  
卓上型イオン蓄積リング(μE-ring)を用いた 
電子捕獲断面積測定法の開発 
 
指導教授    城丸  春夫   教授  
 
 
平成  31年  1月  10日   提出  
 
首都大学東京大学院 
理工学研究科    分子物質化学専攻  
学修番号    17880315 
氏  名     齋場隆二朗  
 
 
 
 
目次 
第 1 章 序論 ................................................................................................................ 1 
1.1 はじめに ............................................................................................................. 1 
1.2 μE-ring 製作の目的 .............................................................................................. 2 
1.3 μE-ring 製作の歴史 .............................................................................................. 4 
第 2 章 実験装置 ......................................................................................................... 5 
2.1 構成 ..................................................................................................................... 5 
2.2 μE-ring ................................................................................................................. 6 
2.2.1 μE-ring の構成 ............................................................................................ 6 
2.2.2 μE-ring の真空度 ......................................................................................... 7 
2.3 イオン入射系 ....................................................................................................... 7 
2.3.1 イオン源 ....................................................................................................... 7 
2.3.3 セクター型電磁石 ......................................................................................... 8 
2.3.3 イオン入射光学系 ......................................................................................... 9 
2.3.2 Chopper ....................................................................................................... 11 
第 3 章 イオン蓄積条件の検討 .................................................................................. 12 
3.1 蛍光によるイオンビームの形状観察 ................................................................. 12 
3.2 各部品の組み立て精度の確認............................................................................ 14 
3.3 イオン蓄積方法とイオン蓄積の確認 ................................................................. 15 
3.4 イオンビーム蓄積の安定領域 ............................................................................ 19 
第 4 章 電子捕獲断面積測定法の開発 ....................................................................... 22 
4.1 Ar+と Ar2+の蓄積実験 ........................................................................................ 23 
4.2 残留ガスの影響 ................................................................................................. 25 
4.3 周回イオン数の測定方法 ................................................................................... 27 
4.4 補正項の導入 .................................................................................................... 31 
4.5 測定結果・考察 ................................................................................................. 32 
第 5 章 まとめ・今後の展望 ..................................................................................... 34 
参考文献 .................................................................................................................. 35 
謝辞 ......................................................................................................................... 37 
付録 イオン入射系光学系設計図 ........................................................................... 38 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 1 
 
第 1 章 序論 
1.1 はじめに 
真空中に長時間イオンを蓄積できるイオン蓄積リングを用いることにより、
壁に衝突する前に測定を完了させる典型的な single-pass のビーム実験とは異な
り、孤立系の遅い反応を高感度で観察することができる。静電型イオン蓄積リ
ングでは、静電場のみでイオンビームを制御するために、多原子分子イオン、
クラスターイオン、さらに生体イオン分子などの重いイオンも蓄積可能である。
分子イオンを秒オーダーの長い時間で蓄積することが出来るので、イオン源生
成時には振動励起状態である分子イオンは赤外放射によって環境温度に向かっ
て脱励起される。また、リングに直線部を設けることで電子ビーム、中性ビー
ム、レーザーとの合流実験を行うことも可能である。衝突によって中性化した
高速の粒子は偏向されずに直進することでリング外の検出器で効率よく検出す
ることが出来る。 
 本研究開始時、世界で 9 台の静電型イオン蓄積リング[1~10]が稼働しており、
今回でイオン蓄積に成功した卓上型イオン蓄積リング（μE-ring）は 10 台目の静
電型イオン蓄積リングとなった。μE-ring は首都大学東京で開発された TMU 
E-ring[3]をもとに製作したものであるが、TMU E-ring の周回長が 7.736 m である
のに対し，μE-ring の周回長は 0.88 m であり，約 10 分の 1 である。これにより
時間分解能が向上することを次節で示す。さらに小型化により μE-ring を外部の
研究機関に運び込み、様々なイオン源を使用することも可能である。μE-ring と
同様の卓上型イオン蓄積リングとして Lyon のグループによって Mini-Ring[4]が
過去に製作されている。μE-ring では 160°偏向電極を用いて直線のドリフト空
間へとイオンビームを偏向しているが，Mini-Ring ではコニカルミラー[11]を用
いてイオンビームを反転させている。 
 第 1 章では μE-ring 製作の主要目的である時間分解能の向上について述べ、第
2章では、実験装置の構成とμE-ringについて詳しく紹介する。第 3章ではμE-ring
におけるイオンの安定蓄積条件の決定、第 4 章では μE-ring の特性を生かした断
面積測定法の開発について述べる。 
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1.2 μE-ring 製作の目的 
 μE-ring 製作の第一の目的は時間分解能の向上であり、TMU E-ring では測定す
ることが困難であったタイムスケールでの中性粒子の生成量の時間変化を測定
することである。 
図 1.1 に TMU E-ring と μE-ring に共通の光学素子とイオンビーム軌道を示す。 
 
図 1.1 TMU E-ring と μE-ring の主要な光学素子とイオンビーム軌道。 
 
10°偏向電極の 4 つを 10-1~4、160°偏向電極の二つを 160-1、160-2 として示し
てある。TMU E-ring ではビーム径が大きいために検出器は有感部の広いマイク
ロチャンネルプレート（MCP,φ40mm）を用いているが、μE-ring では周回ビー
ム径が小さいので、チャンネル型 2 次電子増倍管（CEM,φ10 mm）を用いた。
蓄積リングを用いた研究の多くは、イオン蓄積中に中性粒子となり、偏向され
ず周回軌道から外れたものを観測している。図から分かるように、TMU E-ring
と μE-ringでは 10-3と 10-4の間(detection area)で中性粒子化したものを検出して
いる。中性粒子の信号は周回イオンの時間、空間分布を反映しパルス入射かパ
ルス光励起の場合は周期的なピークを与える。図 1.2 に TMU E-ring と μE-ring
で同じエネルギーのイオンを蓄積したときに得られるピークを示す。蓄積して
いるイオンが同じエネルギーであるならば、周回長が TMU E-ring の約 1/10 であ
る μE-ring では、TMU E-ring 内でイオンが 1 周している間に、10 周することに
なる。この条件を TMU E-ring で達成するためにはエネルギーを 100 倍にする必
要があり、実現不可能である。そこで single pass よりも長く、従来の蓄積リング
よりも短いタイムスケールでの中性粒子の生成量の時間変化を観測可能にする
装置として、μE-ring を開発した。 
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図 1.2 TMU E-ring と μE-ring における中性粒子の信号。 
 
計画している研究課題の例を以下に示す。TMU E-ring におけるレーザー励起
したC4
−の蓄積実験[12]では、イオンが再帰蛍光放出により急激に冷却されるため
に、レーザー励起後の中性粒子の収量は非常に速く減衰し、中性粒子の信号は
2.5周後までしか検出できない。0.5 ~ 2.5周の間に信号強度は 3ケタ減衰するが、
図 1.3 における曲線は減衰を 𝑒−𝑘𝑡/𝑡 で fitting しており、この実験を周回長が短
い μE-ring を用いることで、測定値と fitting のズレをより詳細に議論することが
可能になるであろう。 
 
図 1.3 C4-レーザー励起後の中性粒子収量、N. Kono et al., Phys. Chem. Chem. 
Phys. 17, (2015) 24732. Fig. 5 [12] を使用。0.5 ~ 2.5 周の間に信号強度は 3 ケタ減
衰するが、このような広いダイナミックレンジで測定ができることはイオン蓄
積実験の利点である。 
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1.3 μE-ring 製作の略史 
 μE-ring は 2010 年に設計が開始され、イオンビームの軌道計算、各偏向電極の
開発、本体の実装・真空試験が行われてきた。2014 年には初のイオンビームの
入射実験が行われた。先行研究[14]では、μE-ring に Ar+イオンビームを入射し、
上流側からそれぞれの電極にあらかじめシミュレーションによって求められた
電圧を印加して周回軌道を調整した。イオンビーム電流を測定することによっ
てイオンが 3/4 周し 160-2 偏向電極までは到達していることが確認されたが、イ
オンを周回させるには至っていなかった。本研究では、イオンビーム蓄積の条
件の再検討を行い、電極構造の微調整を行うことによって、イオン蓄積に成功
した。詳細は第 3 章で述べる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 5 
 
第 2 章 実験装置 
 
2.1 構成 
 先行研究[14]と本研究初期におけるイオン蓄積条件の検討の際の実験装置の
概略図を図 2.1 に示す。電子衝突型イオン源で生成した正イオンを、4~5 kV で
加速し、μE-ring に入射した。 
 
図 2-1 実験装置概略図。 
 
安定蓄積の成功後、磁場による質量・価数選別を行うためにイオン入射系の
改造を行った。実験装置と真空槽内部の概略図を模式的に図 2.2 に示す。またイ
オンビームをパルス化するために Chopper を製作・導入し、入射前のイオンビ
ーム調整用の Ion optics(入射イオン光学系)を製作・導入した。イオン入射系の
詳細は 2.3.3 で示す。 
 
図 2.2 改良後の実験装置・真空槽内部の概略図。 
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2.2 μE-ring 
2.2.1 μE-ring の構成  
リング本体である真空槽（図 2.3）は、横 64 cm, 縦 34 cm, 高さ 20 cm であり、
その中にイオンを周回させる 4 つの曲板型 10°偏向電極(10-1~10-4)と 2 つの円
筒型 160°偏向電極(160-1, 160-2)と、4 組の 4 極電極でビームを発散、収束させ
る四重極レンズ(Q レンズ)がある。これらの電極は 1 枚の 480 mm × 200 mm の
ステンレス製のプレート上に設置されており（図 2.4）、適切な電圧をかけるこ
とによってイオンをリング内で周回させることが出来る。また、イオンビーム
強度を測定するためのファラデープレートが 3 つと、イオン蓄積確認用のチャ
ンネル型 2 次電子増倍管(channel electron multiplier : CEM)が設置されている。本
研究では、検出器の飽和を防ぐために 0.15mm の可動スリットを検出器の前に設
置した。 
 
図 2.3 真空槽の写真。 
 
図 2.4 μE-ring 電極の写真。 
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2.2.2 μE-ring の真空度 
本実験では、真空槽をターボ分子ポンプ（400 L / s）とスクロールポンプ（190 
L / h）のセットで排気した。μE-ring をシール（密閉）するために、バイトン
の O-リングまたはスズのガスケットを用いた。周回試験では、頻繁に真空を破
る必要があるため、扱いが容易な O-リングを用いた。この時の到達真空度は
10-5 Pa 程度であった。周回条件が確立後はスズのガスケットを使用した。スズ
のガスケットは、真空槽とアルミ製の蓋で挟み圧着することで、真空槽を真空
状態に保つために繰り返しの使用ができないが、到達真空度は~10-7 Pa であっ
た。 
 
2.3 イオン入射系 
2.3.1 イオン源 
本研究で使用したイオンガン EX05(サーモエレクトロン社)は電子衝撃型イ
オン化（EI 法）を用いてイオンを生成する。EI 法とは、標的ガスに電子を照射
し、電子衝撃によりイオン化する方法である。イオン化に用いる電子ビームは
フィラメントからの熱電子放出から生成される。本研究では標的ガスとしてア
ルゴンを使用し、フィラメントから放出される電子を+200 V で加速することで
Ar をイオン化させている。生成されたイオンビームを 4 kV で加速し、二つの
レンズ（フォーカスレンズとコンデンサーレンズ）と上下左右の偏向電極によ
って軌道を調整した。イオン源内光学系の模式図を図 2.5 に示す。 
 
図 2.5 イオン源内光学系の模式図。青線の矢印が生成されたイオンを示す。 
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2.3.3 セクター型電磁石 
入射するイオンの質量選別を行うために、セクター型電磁石を導入した。偏
向角は 60°であり、入口と出口にある焦点にはそれぞれ、0.5 mm スリットを設
置した。 
本実験において、電子衝突型イオン源を用いて生成したイオンを 4 kV で加速
して質量・価数選別を行った。選別されたイオンをイオン入射光学系の電流測
定用の可動式 FP を用いて電流測定した結果を表 2.1 と図 2.6 に示す。 
表 2.1 4 kV で加速されたイオンの選別結果。 
 
 
Ar ガスをターゲットとして使用し、Ar+~Ar3+までのイオン生成を確認した。Ar+
に比べて Ar3+の電流は 1/100 である（体積あたりのイオン数では1/300√3 ）。イ
オン蓄積試験では、イオン源から引き出したイオン（主に Ar+）を質量分析せず
に入射した、イオン周回条件を決めた後は、Ar+と Ar2+を選別して蓄積し、電子
捕獲断面積の測定を行った。 
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図 2.6 加速電圧 4 kV で得られたイオンの質量スペクトル。電流計のフルスケー
ルを 300 nA にして測定した。電流計のモニタ出力電圧とそれに対応する電流値
がメモ書きされている。左から①Ar3+, ②Ar2+, ③Ar+である。 
 
2.3.3 イオン入射光学系 
μE-ring に入射するイオンビームを調整するためにアインツェルレンズ、四重
極レンズ、偏向電極を製作・導入した。図 2.7 に入射イオン組み立て図、図 2.8
に組み立て後の写真を示す。部品図は付録に示す。光学系の設計は TMU E-ring
の入射系[13]を参考にした。L2 は四重極レンズであり、L5 と L6 はアインツェ
ルレンズである。L7 と L8 ははめ合い構造になっており、直線導入により水平
方向にスライドされる。また、L8 にはφ1 mm とφ2 mm の穴が開いておりア
パーチャーとして使用できる。L8 は絶縁されており、アパーチャーの開いてい
ない部分をビーム軸に合わせることで、ファラデープレートとしてイオン電流
測定に利用することができる。L10 は水平方向と垂直方向の偏向電極である。
L7 と L8 は摩擦が少なくなるように、L7 は SUS で L8 は燐青銅で作成されて
いる。 
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図 2.7 イオン入射系組み立て図。 
 
図 2.8 イオン入射系写真。 
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2.3.2 Chopper 
μE-ring に入射するイオンビームをパルス化するために、中心に穴の開いたア
ルミ円盤と被覆のついた銅線を用いて Chopper を作成した。被覆のついた銅線
を二枚のアルミ板で挟んで固定し、銅線の被覆を中心近傍のみを取り除いた。
この銅線に電圧をかけることでイオンビームの軌道を変えることが出来る。
Chopper の下流には 0.5 mm スリットが設置されているので、銅線に+100 V 程
度印加することでリングへのイオン入射を防ぐことが出来る。これにパルス電
圧をかけることでビームのパルス化を行った。イオン蓄積中、後続のビームは
10°偏向電極（図 1.1 中 10-1）でブロックされるが、イオンがリング内で散乱
されるため、イオン蓄積中にノイズ信号がわずかに生じる。Chopper を用いる
とビーム上流で不要なイオンを消すことができるため、イオン蓄積中における
イオンビーム由来のノイズを軽減できる。図 2.9 に Chopper 動作中の模式図を
示す。 
 
図 2.9 Chopper 動作中の模式図。 
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第 3 章 イオン蓄積条件の検討 
 
3.1 蛍光によるイオンビームの形状観察 
実験中に真空槽の内部を観察するために、真空槽の蓋をアルミ製のものから
アクリル製のものへの換装を行った。アクリル板のフタの写真を図 3.1 に示す。
さらにイオンビームが当たると発光する蛍光物質（ニラコ製カラーテレビ用蛍
光粉末）を FP と偏向電極の壁に塗布した。蛍光物質を塗布した箇所を図 3.2 に
示す。また蛍光物質を塗布した金属板の写真を図 3.3 に示す。 
先行研究では、ビームの軌道は電流でしか確認することが出来ず、電流値の値
が最大になるところを最適の軌道として偏向電圧を調整した。本研究では、こ
のアクリル製の蓋と蛍光物質を使うことによって、イオンビームの軌道が最適
な軌道であるのかを視覚的に確認した。またイオンビームの形状がよりシュミ
レーション通りになるように確認しながら印加電圧を調整した。 
蛍光物質を用いて、イオンビームの形状とどこまで周回しているかの確認を
行った結果、各電極への印加電圧の調整ミスではなく 160-1 偏向電極自体に問題
がある可能性が出てきた。そこで真空槽内部の各部品の組み立て精度の確認を
行った。 
 
図 3.1 真空槽蓋の換装前と換装後の写真。 
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図 3.2 蛍光物質の塗布した箇所の図、塗布した箇所は紫色で囲っている。 
 
 
図 3.3 左の二つは蛍光物質が塗布されている写真、右は蛍光物質にビームが当
たった時の写真。 
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3.2 各部品の組み立て精度の確認 
真空槽を開け、各部品の組み立て精度の確認を行った。問題の 160-1 偏向電極
の確認を行ったところ、電極間隔のズレを確認した。修正前の写真と修整後の
写真を図 3.4 に示す。図のように修正前は、入り口側の電極の幅が狭く、出口側
は広くなっているのが分かる。これにより、偏向電極内の電場が均一ではなく、
イオンビームがシミュレーション通りに曲がらなくなっていた。そこで、160-1
偏向電極を写真のように電極同士の幅が均一になるように修正を行った。また、
他の偏向電極と、四重極レンズについても組み立て精度の確認を行った。 
各電極に電圧を印加し各電極と FP で電流を測り、また蛍光物質を確認しなが
ら印加電圧の最適化を行ったところ、10-1 偏向電極の入り口の壁についた蛍光
物質でイオンビームが 160-1 偏向電極を通過したのを確認した。これはイオンビ
ームが μE-ring 内を 1 周したことを示している。 
 
図 3.4 160-1 偏向電極の修正前と修正後の写真。 
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3.3 イオン蓄積方法とイオン蓄積の確認 
10-1 偏向電極には電圧を印加せずビームを入射し、その後 10-1 偏向電極に適
切な電圧を印加することによって、イオンを蓄積することができる。本実験で
は 4 keV に加速した Ar+イオンビームを用いて実験を行った。蓄積を確認するた
め、10-3 と 10-4 の間の直線部において、Ar+と残留ガスとの衝突により生成した
中性粒子を CEM により検出した。はじめて周回を確認した時の、中性粒子のカ
ウント数の時間変化を図 3.5 に示す。 
 
図 3.5 中性粒子収量の蓄積時間依存性。イオン初蓄積データ、2016 年 11 月 14
日測定。 
 
図 3.5 から、10-1 偏向電極にパルス電圧を印加した後にイオンビームが半周し
た信号の後にイオンビームの周期分の長さの中性粒子の信号を確認した。これ
はイオンビームが μE-ring 内を 1 周半したことに対応している。蓄積開始直後の
中性粒子数が一時的に減少するのは、スイッチングノイズによる検出システム
の問題である。この時のイオンビームの状況を図 3.6 に模式的に示す。10-1 に電
圧が印加される前（t < 0）、（a）に示すように入射イオンは 10-1 を素通りし、そ
の後 1 周して再び 10-1 を素通りして Q-1 に衝突する。10-3 と 10-4 の間で中性
化した Ar は 10-4 を直進して CEM で検出される。t = 0 で 10-1 の電圧がオンに
なり入射ビームがブロックされる（b）。t = ~6.3 μs（c）は開始までに周回軌道上
を満たしていたイオンに対応する中性粒子が観測されるので原理的には t < 0 
と同強度の信号が得られる。t = 6.3~12.6 μs に観測された中性粒子は、リングを
1 周半周回したイオンに対応する中性粒子が観測される（c ~ d）。ただし、1 周
することでイオン量は大きく減少するため、2 週以降の信号は観測されない（e）。
この時の印加電圧を出発点として長時間の蓄積を行うために印加電圧の最適化 
を行った。 
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図 3.6 初イオン蓄積の模式図。青線がイオンビーム、緑線が中性粒子を示す。
また濃淡でそれぞれの強度を示す。 
 
最適条件下、4 keV の Ar+イオンを用いた時の蓄積状況を図 3.7 に示す。真空
槽の圧力はアルゴンガスを注入することで 3.1 x10-5 Pa に設定した。25 ms（約
4000 周）後もイオンが周回しているのが分かる。各電極への印加電圧を表 3.1
示す。理論値（設計電圧）と実験値で電圧が異なるのは。電極間の幅のわずか
なズレが大きな影響を与えていると考えられる。四重極レンズの電圧に関して
は 3.4 で詳しく述べる。図 3.7 に示すように、蓄積開始直後は不安定なイオンビ
ーム軌道のために、周回イオン由来の中性粒子が急激に減少する。それ以降、
中性粒子数は指数関数的に減少した。この測定では、Chopper と 10-1 偏向電極
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を用いてパルスビームにしている。パルスビーム内の個々のイオンの運動量の
違いにより、時間がたつにつれてイオンビーム広がっていくので、パルス化し
たイオンの後尾に先頭が追いつくことになる。このようにバンチが広がってい
くことをデバンチングという。その様子を図 3.6 に示す。図より、4.5 μs の幅を
持つビームは徐々に波高が低くなり、5 ms 後にはほとんど直流ビームになって
いる。 
 
図 3.7 中性粒子収量の蓄積時間依存性。この結果はイオン入射を 2.2 x 105回 20 
Hz で繰り返し積算したものである。bin 幅 500 ns で測定した中性粒子数を周期
で合計している。 
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図 3.8 ビームが時間とともに広がっていく様子。4.5 μs のパルスビームを入射し
0, 3, 5 ms における中性粒子収量を示した。Bin 幅は 500 ns に設定している。 
 
表 3.1 4 keV の Ar+の蓄積における印加電圧。 
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3.4 イオンビーム蓄積の安定領域 
イオンビームの蓄積条件について、リングのラティス構造（160°偏向電極、
10°偏向電極、四重極レンズとドリフト空間の配列）からビームを蓄積させる
ための 160°偏向電極と 10°偏向電極の印加電圧が計算され、四重極レンズの
印加電圧の満たすべき安定領域の理論値を求めることができる。μE-ring では、
TMU E-ringで用いた計算[13,15]を基に transfer matrix 法を用いて印加電圧と四重
極レンズの安定領域を求めた。4 keV のイオンを蓄積させるための理論上の安定
領域を図 3.9 に、それぞれの安定領域における水平方向と垂直方向のビームサイ
ズを図 3.10 に示す。 
 
図 3.9 4 keV イオンにおける安定領域。 
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図 3.10 それぞれの安定領域における水平方向と垂直方向のビームサイズ。 
 
本実験では、領域 A を用いて蓄積実験を行った。他の領域でも蓄積実験を行
ったがイオンビームの蓄積を確認することができなかった。領域 A について、
実際に蓄積可能な領域と理論的な安定領域との比較行った結果を図 3.11 に示す。
理論的安定領域を青色で、また実際に蓄積を確認した領域を緑色で示す。理論
的には、4 組の QD,QF にそれぞれ同じ大きさの正負の電圧をかけているが、実
験ではその条件で蓄積することができず、4 つの QD,QF が違う値となった。こ
の電圧のズレは赤線のエラーバーで示す。また図から明らかなように、蓄積で
きる領域が極めて小さいことがわかった。理論値と一致しない要因として、目
視で確認できる組み立て精度の限界がある。μE-ring の電極のサイズは概して
TMU E-ring の 1 / 10 であり、QD,QF 電極内の電極間の幅のわずかなズレが大き
な影響を与えていると考えられる。現時点では、その誤差を修正する手立てが
ないため、以下の研究では今回の決定した蓄積領域の中心部で実験を行った。 
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図 3.11 計算で求めた領域（青）と実際に蓄積可能である領域（緑）。 
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第 4 章 電子捕獲断面積測定法の開発 
電荷移行反応はイオン衝突における基礎的な過程であり、古くから研究が行
われてきた[16]。特に Xn+ + X → X + Xn+ のような対称電荷移行反応は、反応熱
によるエネルギー付与が無いため、エネルギーのそろった高速中性粒子ビーム
を発生させる手段としても有効である。断面積の絶対値測定は技術的に難しい
課題であり、今までいくつかのグループから報告されている値の間には数倍の
開きがある[17, 19-21]。本研究ではイオン蓄積による断面積測定について検討し
た。 
従来、電子捕獲断面積の測定は、衝突セルを用いて行われていた（例えば
[17]）。図 4.1 に示すようにビームを衝突セルに通して反対側の検出器でその強度
を測定する。電極を衝突セルと同電位にした際にはイオンの強度が、次にこの
電極に電位をかけてイオンを偏向することで中性粒子の強度が得られ、これら
の比から電子捕獲断面積を求めている。この方法では衝突セル内の標的ガスが
ビームの出入り口から噴出し、衝突セル内の標的ガスの密度に勾配が生じると
いう問題を避けられない。一方、μE-ring を用いた測定ではリング全体を衝突セ
ルとするために、均一な圧力の下で実験を行うことができる。圧力は十分低く
する必要があるが、イオン蓄積実験では実効的衝突領域の長さを非常に大きく
できるので、低圧における測定が可能である。従って、中性粒子を生成する反
応において高精度な測定が可能で、微小な電子捕獲断面積でも測定できる可能
性がある。本研究では、Ar+と Ar2+の電子捕獲断面積𝜎capを、それぞれのイオン
を蓄積することで導出した。本章では、その方法について詳しく述べる。 
 
図 4.1 衝突セルを用いた断面積測定の模式図。 
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4.1 Ar+と Ar2+の蓄積実験 
4 kV で加速したイオンビームを電磁石で選別し、Ar+と Ar2+の蓄積を行った。
Ar+と Ar2+から生成した中性粒子数の蓄積時間依存性を図 4.2 に示す。真空槽の
圧力は Ar ガスを注入することで設定しており、後述するように Ar ガス以外の
ガスの影響は非常に小さい。先に述べたように蓄積開始から 0.5 ms 以降の減衰
は指数関数的である。 
 
図 4.2 中性粒子数の蓄積時間依存性。入射～蓄積のサイクルを 20 Hz で繰り返
し、Ar+では 40 万回、Ar2+では 20 万回積算した。bin 幅 100 ns で測定したもの
を周期毎で合計している。 
 
蓄積したイオンビームの減衰の速度定数を中性粒子数の蓄積時間依存性から
求めた。イオンビーム蓄積中、検出される中性粒子数 𝑁 は、周回イオン数 𝐼 に
比例し𝑁 = 𝑁0e
−𝑘𝑡 ∝ 𝐼 と表される。ここで 𝑡 は蓄積時間、 𝑘 はイオンビームの
減衰の速度定数である。そして蓄積開始直後の急激な減衰部を除いて指数関数
でフィッティングすることで 𝑘 を求めた。標的ガスの数密度を 𝑛 、イオン速
度を 𝑣 とするとビームの減衰の断面積には 𝜎 = 𝑘/𝑛𝑣 の関係がある。 
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Ar ガスを導入したリング内で蓄積した Ar+の減衰に関わる反応は、以下の 3
つである。 
Ar+ + Ar → Ar + Ar+ (1 電子捕獲による中性化) 
Ar+ + Ar → Ar+ + Ar (弾性散乱） 
Ar+ + Ar → Ar2+ + Ar + e- (高次イオン化) 
本実験では、進行方向に大きな速度をもつ中性粒子を検出しているために、
上記の反応の中で弾性散乱と高次イオン化反応は検出されず、1 電子捕獲の反応
のみが検出される。 
Ar2+の場合は以下の 4 つとなる。 
Ar2+ + Ar → Ar+ + Ar+ (1 電子捕獲) 
Ar2+ + Ar → Ar + Ar2+ (2 電子捕獲による中性化） 
Ar2+ + Ar → Ar2+ + Ar (弾性散乱） 
Ar2+ + Ar → Ar3+ + Ar + e- (高次イオン化) 
Ar2+においては 2 電子捕獲反応のみが進行方向に大きな速度を持つ中性粒子
が生成するので検出される。またそれぞれのイオンに Ar 以外の残留ガスとの衝
突反応も存在する。その影響については 4.2 で詳細に説明する。先程のべたよう
に検出される中性粒子数 𝑁 は、𝑁 = 𝑁0e
−𝑘𝑡 ∝ 𝐼 と表される。また 𝑘 はビーム蓄
積の減衰の合計であるので 𝑘 =  𝑘𝑠𝑐 + 𝑘𝑐𝑎𝑝 で表せられる。ここでは、𝑘𝑐𝑎𝑝 は電
子捕獲による中性化の速度定数、𝑘𝑠𝑐 は弾性散乱や高次イオン化などの検出不可
能な反応の速度定数である。 
蓄積されているイオン数と電子捕獲によって生成した中性粒子数の比から、
電子捕獲断面積を決定した。𝑁 は電子捕獲断面積 𝜎cap（ここで Ar+では 1 電子
捕獲、Ar2+では 2 電子捕獲）を用いて 𝑁 = 𝜎cap𝐼𝑛𝐿 と書かれる。ここでは𝑛 は
標的のガス密度、𝐿 は衝突領域の長さである。𝑛 はキャパシタンスマノメータ
ーを用いて圧力較正した真空計（B-A ゲージ）により求めた。𝐿 は、CEM の直
線上に位置している 10-3 偏向電極と 10-4 偏向電極の間の距離に対応する。𝐼 の
測定方法については 4.3 で詳しく説明する。 
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4.2 残留ガスの影響 
𝜎capの測定における残留ガスの影響を調べるために蓄積イオンの減衰の速度
定数の圧力依存性を観測した。Ar ガスを導入することでリング内の圧力を変化
させながら、4 keV の Ar+イオンビームの蓄積寿命の測定を行った結果を図 4.3
に示す。中性粒子数は 10 万回の入射分を積算している。グラフから、圧力が高
くになるにつれて寿命が短くなっているのが分かる。それぞれの減衰曲線から 
𝑘 を計算し、圧力に対してプロットしたものを図 4.4 に示す。 
 
図 4.3 4 keV の Ar+イオンビームの中性粒子数の蓄積時間依存性、圧力によって
色分けしている。各プロットから得られた蓄積寿命 𝝉 = 𝟏/ｋ を図中に示す。 
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図 4.4 速度定数の圧力依存性のプロット。横軸はリング内圧力、縦軸はイオン
ビーム減衰の速度定数 
 
このプロットから速度定数と圧力には 1 次の関係があることが分かる、切片
は Ar ガスを導入する前の圧力に対応する残留ガスの影響である。残留ガスによ
る減衰の速度定数を 𝑘r とすると、𝑘 = 𝑘r + 𝑘Arであり、切片が 𝑘r に対応する。
Ar+の場合、𝑘r = 28 s
−1 であり、 𝜎cap の測定を行った 8 × 10
−5 Pa 以上の圧力
では、残留ガスの影響は 0.8 %と非常に小さい。また、Ar2+についても同様の結
果が得られたため、本研究では残留ガスの影響は無視した。 
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4.3 周回イオン数の測定方法 
周回イオン数（𝐼 = 𝐼0𝑒
−𝑘𝑡)の測定を行うに当たり、周回中のイオンを掃き出し
てイオンを直接 CEM によって検出した。測定の模式図を図 4.5 に示す。イオン
蓄積中は、10-3 偏向電極と 10-4 偏向電極の間で生成された中性粒子が 10-4 偏向
電極の影響を受けずに、直進することで中性粒子を検出している。周回イオン
数の測定の際には、蓄積中に 10-4 偏向電極の電圧を 0 に落とすことで、イオン
ビームを直接 CEM に入射し、イオンビームを測定する。このエネルギーで入射
した粒子に対して CEM の検出効率はほぼ 100 %と考えられる。CEM の検出口は
ビームの直径よりも十分に大きいために、イオンビームを直接入射したときの
検出効率は中性粒子を検出しているときと同様に 100 % とした。この仮定の妥
当性については後で検討する。 
図 4.5 上がイオン蓄積中、下が掃出しを行った場合の模式図 
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周回イオン数の測定例を図 4.6 に示す。4 keV の Ar+イオンビームの蓄積を行
い、16.15 ms の時間に 10-4 偏向電極の電圧を 0 にして、イオン数を測定した。
この結果はイオン入射を 20 Hz で 7 x 104回繰り返し積算したものである。スイ
ッチングのノイズの後に、周回イオンの周期分の長さの信号を確認した。この
信号が掃き出されたイオンである。電圧オフ直後からカウント数が徐々に上が
っていくのは、10-4 偏向電極の電圧が完全に 0 になるまでに時間があり、ビー
ムが多少偏向した結果である。イオン数の計算は、カウント数が平らになって
いる部分の平均を取り、その値にイオンの周回時間をかけることで求めた。 
 
図 4.6 掃出しによる、イオン数測定の図。𝑵 は中性粒子の信号を示し、𝑰はイオ
ンの信号を示している。＊はスイッチングによるノイズである。 
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4 keV の Ar+の蓄積と周回イオン数測定を、掃出し時間を変えて行った結果を図
4.7（a）に示す。この比較のためにこの条件で測定した中性粒子数の減衰を（b）
に示す。中性粒子数の減衰の速度定数と、周回イオンの掃出し時間ごとの減衰
の速度定数は概ね一致していることの確認をした。この結果は、イオン蓄積時
間を調整することで、周回イオン数を十分に減らすことが可能であり、CEM の
飽和を防ぐことができることを示している。CEM が飽和している例を図 4.8 に
示す。図より、1 ms、2 ms のイオン数は 3 ms からの指数関数とはずれているこ
とが分かる。これは CEM が入射されるイオン数が多すぎるために、飽和して計
数もれを起こした結果である。本研究では CEM が飽和しない領域を確認して測
定を行った。 
 
 
図 4.7 （a）掃き出したイオン数の蓄積時間依存性、中性粒子と同様に指数関数
の fitting を行い、減衰の時定数を求め、結果を図中に示す。この結果はイオン
入射を 5 x 104回 20 Hz で繰り返し積算したものである.（b）中性粒子数の蓄積
時間依存性の図、赤線部で指数関数の fittig を行い、減衰の時定数を求めた結果
を図中に示す。この結果はイオン入射を 1.2 x 105回 20 Hz で繰り返し積算した
ものである。
(a) 
(b) 
)) 
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図 4.8 掃き出したイオン数の蓄積時間依存性。この結果はイオン入射を 1 x 104
回 20 Hz で繰り返し積算したものである。3 ms ~ 7 ms で指数関数の fitting を行
い赤の点線で示している。 
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4.4 補正項の導入 
イオンビームと中性粒子の軌道の違いを反映するために補正項を導入した。
衝突領域には Q レンズが二組存在しており、イオンビームはレンズにより収
束・発散するが中性粒子にはその影響がない。イオンビーム周回中の模式図を
図 4.9 に示す。Q レンズを通過中はイオンビームの上下方向の発散角が大きく、
ここで中性粒子になったものは、点線で示すような軌道を描いて発散し、検出
効率が極めて低くなると考えられる。また水平方向は 10°偏向電極を通過中か
ら Q レンズを出るまで発散が大きいので同じように検出効率が極めて低くなる
領域が存在する。この領域の長さの合計は 11.5 cm、直線部全体の長さは 23.5 cm
なので、実際に生成した中性粒子数 𝑁cor は 
23.5
23.5−11.5
𝑁 で与えられる。本研究
は、𝑁cor 用いて𝜎𝑐𝑎𝑝を導出した。 
 
図 4.9 上下方向のイオンビーム周回時の模式図。青の矢印がイオン軌道を、オ
レンジの矢印が中性粒子軌道を表している。紫の部分が Q レンズの影響を受け
る領域である。 
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4.5 測定結果・考察 
Ar+と Ar2+について、2 つの圧力で電子捕獲断面積の測定を行った。その結果
を表 4.1 に示す。𝜎𝑐𝑎𝑝 は Ar
+では 1 電子捕獲断面積、Ar2+では 2 電子捕獲断面積
を表している。𝜎sc は Ar
+と Ar2+のビームの減衰の断面積 𝜎 = 𝑘/𝑛𝑣 から 𝜎cap を
引いたものである。それぞれの不確定性は、主に圧力測定における精度が原因
である。Ar+よりも Ar2+の 𝜎𝑠𝑐 が小さい理由は、主としてイオンの速度の違いに
よるものである。Ar2+の 𝜎scには 1 電子捕獲の寄与も含まれるが 2 電子捕獲断面
積の 1/10 程度[18]であるので影響は少ないと考えられる。 
本実験の𝜎𝑐𝑎𝑝と、これまでに測定されたデータの結果をともにプロットしたも
のを図 4.10 に示す。図に示すように𝜎𝑐𝑎𝑝は先行研究と概ね一致した。 
 
表 4.1 4 keV の Ar+の 1 電子捕獲断面積と 8 keV の Ar2+の 2 電子捕獲断面積の測
定結果。 
 Pressure 
(× 10−5Pa) 
𝜎𝑐𝑎𝑝 
(× 10−16cm2) 
𝜎𝑠𝑐 
(× 10−16cm2) 
4 keV Ar+ 17 ± 1 21.7 ± 1 9.2 ± 1 
8.4 ± 0.2 19.4 ± 0.5 15 ± 1 
8 keV Ar2+ 20 ± 1 6.3 ± 0.2 14 ± 1 
9.4 ± 0.2 6.1 ± 0.1 14 ± 1 
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図 4.10 実験室系の衝突エネルギーに対する先行研究と本実験の 𝝈𝒄𝒂𝒑 のプロッ
ト。点線より上側が Ar+、下側が Ar2+を示す。 
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第 5 章 まとめ・今後の展望 
 
本研究では、首都大学東京に設置されている静電型イオン蓄積リング（TMU 
E-ring）[1]を約 1/10 に縮小した、周回長 88 cm の卓上型イオン蓄積リング（μE-ring）
の改良を行った。またイオンの安定蓄積条件の検討を行い、Ar+イオンの安定蓄
積に成功した。さらに μE-ring の特性を生かした電子捕獲断面積の測定法を開
発し、このリングが断面積測定のツールとしても強力であることを示した。本
手法は、電子捕獲衝突、衝突誘起解離、衝突誘起電子脱離など、中性粒子を生
成する反応に広く適用が可能である。また、イオン全量を測定する手法が確立
したことで、イオン源で生成した高温負イオンの自動電子脱離成分の分率など
を求めることも可能になった。本法ではイオン蓄積リングを 10−5 Pa 程度の低
真空度で運転する必要があり、TMU E-ring や、近年運転が始まった極低温、極
高真空リング[5-9]でそれを定常的に行うことは困難である。μE-ring は低真空で
扱いが容易なリングとして、既存の大型リングとは異なった方向の研究に寄与
できると期待される。 
一方、μE-ring 製作の当初の目的は、遅延過程観測の時間分解能の改善であり、
特に炭素クラスター負イオンにおける遅延電子脱離と輻射冷却の競争に関する
詳細な知見を得ることである。そのために、イオン源を電子衝撃型から Cs スパ
ッタ型イオン源に交換し、炭素クラスター負イオンの実験を始めたところであ
る。 
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